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 １ 論文題目（英文の場合は，和訳を付記すること） 
 ガス燃焼式噴霧熱分解法による機能性酸化物粒子の合成とその性質に関する研究    
                                         
                                         
 
 ２ 要  旨（和文 2,000字程度又は英文 800語程度にまとめること．） 
 無機酸化物粉体は，原子間結合力の大きなイオンおよび共有結合により構成される材
料で，耐熱性，耐食性，耐摩擦性，硬度などにおいて優れた性質を示し，先進材料の一
つとして注目されてきた．原料の微細化，電子材料，二次電池および燃料電池の高性能
化のための粉体加工技術の開発がそれぞれの産業分野で進められてきており，現在では
産業競争力の強化と経済社会の発展を支える技術としてナノテクノロジーが重点領域に
位置づけられている．                                        
 リチウムイオン電池は，携帯電話やノートパソコンなど携帯電子機器の開発に伴い，
従来の鉛蓄電池やニカド電池より小型，軽量で高容量な二次電池のニーズが高まるなか
で開発され，実用化されている．現在実用化されている二次電池のなかで，リチウムイ
オン電池は，エネルギー密度が高く，継ぎ足し充電にも耐え，自己放電も少ないという
優位性があり，携帯電子機器，モバイル機器の電源として適している．さらに，高速充
電が可能，広い温度帯で安定して放電するといった特徴があり，電気自動車やハイブリ
ッド自動車，人工衛星にも使用されている．                                          
 近年，様々な合成法の特徴を活かして，無機酸化物粉体の研究が行われており，得ら
れた材料について優れた粉体特性を示すことが数多く報告されている．しかし，必要と
される製造量が極めて大きいため，対応できる製造技術として工業化されている合成法
はほんの一部である．現在，最も主流なのは，固相法である．                                         
 噴霧熱分解法とは，原料溶液を高温の雰囲気中に噴霧し，その液滴（ミスト）を熱分  
解させることで短時間に球状の微粒子を合成する方法である．さらに，噴霧方式，原料 
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の種類，濃度，熱分解温度，滞留時間を変えることにより，生成粒子の粒子径，粒径分
布，粒子形態，内部構造および結晶性を制御することができる．電極材料の電気化学的
特性の向上に必要な微量の金属成分の添加や組成制御が容易に可能であるため，多くの
電極材料の合成に関する研究に用いられている．                                            
 ガス燃焼式噴霧熱分解法とは，電気炉をガス燃焼方式に代用し，球状の微粒子を合成
する方法である．これは，火炎内の化学的活性の高さを利用した技術であり，炉内に噴
霧された金属塩ミストは，溶媒が蒸発し，熱分解が起こり，固体粒子が生成される．粉
体製造に火炎を直接利用することで以下の利点がある．                                         
(1) 燃焼エネルギーを直接粉体製造プロセスに利用することにより，電気加熱炉など電
気エネルギーを利用するより製造コストの低減が可能．                                          
(2) 瞬時の処理による生産性の向上が可能．                                         
(3) 高融点材料の溶融処理が可能．                                         
(4) 熱分解，固相反応などの，化学反応を伴うプロセス処理が可能．                                        
(5) 処理が連続且つ被処理材料が浮遊状態で処理されるので非接触であり，不純物の混
入が防止できる．                                        
 本研究は，無機酸化物粉体の合成技術として，量産性および経済性に優れ，省エネル
ギーな技術の確立を目指すものであり，リチウムイオン電池用正極材料および負極材料
を合成モデルとして，量産技術としてのガス燃焼技術を導入した噴霧熱分解法により無
機酸化物粉体を合成し，その物理化学的特性および電気化学的特性について研究を行っ
た．                                         
 第 1 章は緒言であり，リチウムイオン電池，正極材料，負極材料および粉体の合成法
について動向や課題等を概説すると共に噴霧熱分解法について詳細に説明し，本研究の
目的を示している．                                        
 第 2 章は実験方法で，噴霧熱分解装置について概説し，正極材料および負極材料の合
成方法，物理化学的特性および電気化学的特性の分析手法について示している．                           
 第 3 章では，超音波噴霧熱分解装置を用い，正極，負極活物質の合成を行い，物理化
学的特性および電気化学的特性の検討を行い，次の結論を得た．               
1. 超音波噴霧熱分解法にて合成した正極，負極材料前駆体は，球状の粒子を得ることが
できた．                                     
2. 合成した正極，負極材料前駆体は，二次焼成を行うことで単相の正極，負極材料を得
ることができた．                                 
3. 合成した Li4.3Ti5O12/C，LiAl0.05Mn1.95O4，LiNi1/3Co1/3Mn1/3O2は優れた電気化学的特
性を得ることができた．                             
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4. LiFePO4/C では，炭素源を添加することで，導電性が高くなり，優れた電気化学的特
性を得ることができた．                              
5. Li4Mn5-xTixO12 は，チタン量を増加させることで，電圧平坦部が下がり，マンガンと
チタンの減少に関連した酸化還元反応だと考えられる．                 
 第 4 章では，第 3 章で得られた知見を基に，Li4.3Ti5O12/C，LiFePO4/C をガス燃焼式
噴霧熱分解法により合成し，物理化学的特性および電気化学的特性の検討を行った．               
1. ガス燃焼式噴霧熱分解法にて合成した正極，負極材料前駆体は，球状の粒子を得るこ
とができた．                                   
2. 合成した正極，負極材料前駆体は，二次焼成を行うことで単相の正極，負極材料を得
ることができ，電気加熱式噴霧熱分解法による LiFePO4/Cおよび Li4.3Ti5O12/C と同等の
電気化学的特性を発揮できることを明らかにしている．                                 
3. ガス燃焼式噴霧熱分解装置で合成した Li4.3Ti5O12/C を負極材料とし，正極材料にガス
燃焼式噴霧熱分解装置で合成した LiFePO4/C，第 3 章で合成した LiAl0.05Mn1.95O4およ
び LiNi1/3Co1/3Mn1/3O2を組み合わせたコインセルを作製し，電気化学的特性を評価した．
作製したコインセルについて，正極材料の違いに関わらず，活物質量から設計したとお
りの約 380mAh の電気容量が得られた．レート特性は，正極材料のレート特性に依存し
ており，正極材料の違いに関わらず，リチウムシートを負極に用いた場合と同様のレー
ト特性が得られたことから，製造した Li4.3Ti5O12/C のレート特性は優れていると考えら
れる．また，平均電圧の電気容量から，エネルギー密度は LiNi1/3Co1/3Mn1/3O2が最も優
れていることが分かった．                                            
4. ガス燃焼技術を導入することで，無機酸化物粉体の製造エネルギー量を電気加熱技術
の 1/10まで抑えることができ，大きな省エネルギー効果となることがわかった．                                         
 第 5章は総括であり，各章で得られた知見をまとめている．                        
 第 6章では参考文献を記述している．                                           
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